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論    文    の    要    旨 
 本研究論文は、3 種類のペロフスカイト構造を持つ酸化物強誘電体について、先端的な振動分光法に
よりその相転移の動的機構やナノサイズの不均一構造について調べて新しい知見を得ている。巨大圧電
効果や巨大誘電率などの巨大な外場応答で注目されているリラクサー強誘電体についは、
Pb[(Mg1/3Nb2/3)1-xTix]O3 (PMN-100xPT)の単結晶について調べた。この結晶では、ペロフスカイト構造で
酸素八面体の内側に位置する B サイトにおいて異なる価数の陽イオンがランダムに存在するために電荷
不均一性が存在しランダム場の主な要因となっている。本研究では、濃度相境界より PT が低濃度でラン
ダム場の強い PMN-17PT とランダム場の弱い PMN-56PT の単結晶について広帯域ブリルアン散乱なら
びに角度分解ラマン分光測定を行った。 PMN-56PT 結晶では、ナノサイズ極性領域のダイナミクスを調
べるためにブリルアン散乱の温度依存性を詳しく測定した。音速と音波吸収の挙動から強誘電相転移温
度 TC ～533 K、 バーンズ温度 TB ～ 673 K, ナノサイズ極性領域が動的・静的転移をする中間温度 
T*～ 603 K, を決めることができた。また、弾性定数の温度依存性の解析より相転移における分極揺らぎ
は 3 次元的であること、並びに音波吸収の温度依存性より強誘電相転移は秩序無秩序型であることを突
き止めた。さらに、偏光、並びに偏光解消散乱実験により観測されるセントラルピークの温度依存性の測
定により、前者は正方晶系の対称性を持つナノサイズ極性領域における局所分極揺らぎの縦緩和、後者
は横緩和に起因することを明らかにした。 さらに、強誘電性の発現には後者の緩和の臨界緩和が起こっ
ていることを実験から実証した。  強いランダム場のある PMN-17PT 結晶では、角度分解ラマン散乱測
定によりナノサイズの不均一構造である 化学秩序領域の空間群は立法晶系の Fｍ-3ｍ 、ナノサイズ極
性領域の空間群は菱面体晶系の R3m であることを明らかにした。 外部電場を結晶に印加することによ
り、縦波音響モードの速度はランダム場に起因するナノドメイン状態に対応する低い音速と、マクロドメイ
ンに対応する速い音速が明らかになった。また、セントラルピークの温度依存性の実験より臨界緩和を見
出し、強誘電性の発現機構は秩序無秩序型であることを明らかにした。古くからノーマルな強誘電相転移
をすることで知られている BaTiO3, （BTO）についてブリルアン散乱の温度依存性並びにその電場効果
の実験を行った。常誘電相では、４０２K における強誘電相転移に向かって、 縦波音響モードの音速の
ソフト化並びに吸収の顕著な増大が見られ、その解析から相転移は秩序無秩序型であるとの結論を得た。
また、強誘電相において電場を印可することにより、ナノサイズの分域構造がマクロな分域に変化し音速
が増大することを見出した。また、セントラルピークの電場依存性を[001] と[111]方向で調べ、ナノ極性領
域の対称性は菱面体晶系であることを突き止めた。 量子揺らぎにより長距離秩序を持つ強誘電性の発
現が抑制される量子常誘電体とであるBaZrO3, （BZO）の格子不安定性をテラヘルツ時間領域分光法に
より調べた。従来の報告にはなかった最も振動数の低い TO1 モードを 2 THz 付近に見出し、ラマン分
光法の測定と合わせることにより結晶のマクロな対称性は P－1 であることを見出した。また、この振動モ
ードの起源は、ソフトモードと結合した酸素八面体の回転であることを考察した。 0.5 THz における誘電
率の実部の温度依存性は、量子常誘電体で成り立つ Barrett の関係式に従うことを見出した。また、テラ
ヘルツ帯の複素誘電率の実験値を使って、フォノン・ポラリトンの分散関係を決定した。 
 
審    査    の    要    旨 
〔批評〕 
 強誘電性は中心対称性のない極性点群に属する結晶に起こりうる外部電場で反転可能な自発分極を
持つ性質であり、その高い誘電率や、圧電性、焦電性、電気光学性などにより産業界で重要な機能性材
料の一つである。本論文は、ノーマルな強誘電体、量子常誘電体、巨大圧電効果や巨大誘電率などの
巨大な外場応答で注目されているリラクサー強誘電体について、微小領域の弾性的性質を非破壊・非接
触で測れる顕微ブリルアン散乱法、並びに角度分解ラマン分光法を用いて、その強誘電相転移のダイナ
ミクスやナノ極性領域の対称性などを初めて明らかにした独創性と新規性の高い優れた研究である。上
述したこれらの研究成果は、ペロフスカイト構造の酸化物強誘電体のナノ極性領域やその強誘電相転移
のダイナミクスを実験的に解明した最新の研究であり、リラクサー強誘電体、ノーマル強誘電体、量子常
誘電体の物性理解だけではなく磁性を含むマルチフェロ物質などへの波及効果など、今後の物質工学、
固体物理学等の進歩に大きく貢献できる優れた研究と判断される。 
 
〔最終試験結果〕 
 平成２９年 ２月１４日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のも
と、著者に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によ
って、合格と判定された。 
 
〔結論〕 
 上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士（工学）の学位を受けるに十分な資格
を有するものと認める。 
